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【緒言】 
大気粉塵 (APM) の元素組成を分析することは健康
被害の観点から非常に重要である。以前に本研究室で
は、アンダーセンサンプラーを用いたフィルター捕集
法によるAPMの長期モニタリングを1995年から2013
年にかけて実施し、APMの発生源の推定や元素組成の
季節変動の調査を行ってきた。この長期モニタリング
ではAPMを粒径別に1カ月ごとの平均データを得てい
た。そこで、より時間分解能の高いデータを得ること
を目的に、5分ごとにAPMの元素分析が可能なリアル
タイムモニタリングを開発し 1) 、APM中の元素濃度と
風向や風速との関係を明らかにしてきた。しかし、リ
アルタイムモニタリングと同時にフィルターホルダー
による空気ろ過式フィルター捕集を行ったところ、セ
レン (Se), ヒ素 (As), アンチモン (Sb) といった揮発
性元素において、リアルタイムモニタリングの定量値
のほうがフィルター捕集で得られる定量値より大きく
なるという問題が生じた。私は、この問題の原因とし
て、大気中の超微粒子やガス状物質がフィルターを通
過してしまうことが原因ではないかと考えた。この仮
説を元に、本研究では空気ろ過ではフィルター捕集の
困難な粒子の存在を検証し、大気中に含まれる揮発性
元素におけるリアルタイムモニタリングとフィルター
捕集法それぞれで得られる定量値の差異の原因を解明
することを目的とした。 
【実験】 
1. 水素化物発生法による疑似APMの捕集 
 2 % HCl溶液を用いて希釈した1 ppm Sb溶液を0.1% 
NaOHと1.5% NaBH4の混合溶液と混ぜることでSbH3
のガスを発生させ、さらにガス粒子化装置 (GPD) 2)へ
導入することで疑似APMとなるSbH3粒子を得た（図
1）。生成したSbH3 粒子は孔径0.1m PTFEフィルター
に吸引・捕集した。PTFEフィルターを通過した微粒子
は13段アンダーセンサンプラーへ導入し、石英繊維フ
ィルターと孔径0.1 m PTFEフィルターを用いて粒径
別 (BU: < 0.06 m, L4: 0.06~0.22 m, L2: 0.22~2.2 m, 4: 
2.2 m <) に再捕集した。その後、フィルターに捕集さ
れた粒子をマイクロ波分解装置で酸分解し、Sb絶対量
を ICPMSにより測定した。 
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図1 SbH3 捕集装置図 
2. 0.1m PTFEフィルターを通過した大気粉塵のリア
ルタイムモニタリング 
 0.1m PTFE フィルターを通過する粒子を対象にリ
アルタイムモニタリングを行った。装置構成を図 2 に
示す。超音波ネブライザ  ー (USN) で検量線用溶液を導
入し、溶液試料から得られるクロム (Cr) の信号強度と、
標準ガス試料から得られる Cr の信号強度を指標に
USNの導入効率を求め、気体試料中の元素濃度 (ng/m3)
を求めた。測定期間中の感度の変化は、In, Reの内標準
元素をUSNに一定量導入することで補正した。測定は
2016年10月13日 17:09から 10月14日 18:00 まで行
った。 
 
 
 
 
 
図2 リアルタイムモニタリング装置図 
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【結果及び考察】 
1. 水素化物発生法による疑似APMの捕集 
0.1 m PTFE フィルターとアンダーセンサンプラーの
各フィルター部に捕集されたSb絶対量 (ng) を表1に
示す。 
表1 各フィルター部のSbH3粒子の捕集量 
0.1m <0.06m
0.06~0.22
m
0.22~2.2
m
2.2 m<
0.1m Filter
8.98 0.05捕集量
(ng)
57.3 2.201.64
種類
PTFE 石英繊維 PTFE PTFE PTFE
Andersen
L4BU L2 4
82% 18% (12.87 ng)
 
SbH3粒子として発生させたSb絶対量は70.17 ngであり、
そのうちの約82%は0.1 m PTFEフィルターに捕集さ
れたが、約 18%は PTFE フィルターでは捕集されない
ことが確認された。フィルターを通過した粒子のうち、
石英繊維フィルターを用いたバックアップ (BU) フィ
ルタ  ー (<0.06m) で最も多くの粒子が捕集された。石
英繊維フィルターでは粒子が多層なフィルター繊維に
絡むため、超微粒子を捕集することができたと考えら
れる。またアンダーセンサンプラーで粒径の大きな粒
子が捕集された原因として、粒子形状によりフィルタ
ーの孔を通過したことや、経路中で粒子が凝集したこ
とが考えられた。大気中には、数濃度で表わすと100 nm 
以下の超微粒子が多く存在しており、Sb などの揮発性
元素が濃縮した超微粒子がフィルターを通過してしま
う可能性が示唆された。 
2. 0.1m PTFEフィルターを通過した大気粉塵のリア
ルタイムモニタリング 
大気を0.1m PTFEフィルターで空気ろ過した後にリ
アルタイムモニタリングを行った結果、特徴的な挙動
を示した元素を図3に示す。 
図3 リアルタイムモニタリング結果 
14日10:15にSn, 14日11:00 にV, Sr, Rb, As, 14日12:05 
に Pb のピークが観測された。このことから、0.1m 
PTFEフィルターを通過するAPMが存在することが示
された。Pbは自動車から100 nm 付近の非常に小さな
APMとして排出される 3)ため、ディーゼル粒子などの
自動車排気由来の粒子であると考えられる。また、V, Sr, 
Rb, Asは同時刻にピークが観測されたことから同一発
生源であると推測される。Asなどの酸化物融点及び沸
点が低い揮発性元素は焼却炉など高熱が加えられる環
境下で溶解・気化されやすく、大気に放出される過程
で粒子に濃縮することが知られており 4)、本実験で観測
したAsはV, Sr, Rbを含む超微粒子に吸着したものであ
ると考えられる。さらに、Asは本研究室における長期
モニタリングの結果から焼却飛灰由来と推測されてい
る。一方、Vは金沢の調査 5)から焼却飛灰由来であるこ
とが報告されており、V が観測された時刻の風上にあ
たる足立区や葛飾区には 24h 稼働の焼却処理場が存在
することから、V, Sr, Rb, Asは焼却処理場が発生源であ
ると推測した。 
 
【結論】 
孔の空いたフィルターを用いた空気ろ過では捕集され
ないAPM中の超微粒子が存在することが示され、この
ことが、超微粒子に濃縮された揮発性元素の回収率が
100% を超えてしまう原因であることが明らかとなっ
た。 
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